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II. Berechnung von Pu.oo




Der experimentell gefundene Hinw"eis auf eine Vergrößerung des a-Wertes von
Cf
Pu239 im Energiegebiet z"Vrischen 0,5 und 20 keV (a = Cfc ), wurde in der
f
letzten Zeit von vielen Experten diskutiert, z.B. auf den Konferenzen in
Karlsruhe 111 und Hashington 121. Die Austlirkungen für die verschiedenen
Arten von Reaktoren trorden in der ganzen l-lelt untersucht. Allgemein wurde
eine Redu..ktion der Brutrate oder des BrutgelTinns von et"tJa 0,05-0,1 festge-
stellt. Da die Diskrepanzen und Unsicherheiten der gemessenen a-Daten be-
kanntlich sehr beträchtlich sind, hängt die genaue Größe der Reduktion in
erheblichem :Maße von der persönlichen Entscheidung des Ausi>rertenden (data-
evaluator) ab. Außerdem spielt der betrachtete Reaktortyp, insbesonderedas
entsprechende lIeutronenspektrum, das durch Wahl des Kühlmittels (Gas, !;ratrium.,
Dampf) und des Brennstoffs (Oxid in Edelstahlhü1.1e, Karbid in coated part i cles )
beeinflußt vTerden kann, eine vichtige Rolle. Die Herabsetzung des Brutver-
mögens der Schnellen Reaktoren ist naturgemäß am schi'Tertnegendsten für den
Fall dam.pfgekühlter Reaktoren, da diese im allgemeinen den kl.einsten Brut-
gewinn auf'vreisen.
Es scheint, daf3 ein Effekt, der als Folge der neuen a-Werte auftritt, bisher
generell in allen Diskussionen unberücksichti'gt geb-lieben ist, nämlich die
Änderung ~n der Plutonium.-Gleichgevrichts-Isotopenzu.sammnnsetzung (pUco). In
der vorliegenden Arbeit wird der Einfluß dieses Effekts auf die nuklearen
Kenngrößen für den Fall eines dampfgekühlten schnellen Beaktors getrennt
behand_elt.
11. Berechnung von Puoo
Für die Berechnung von PUco, der Gleichgevrichtsplutonium-Isotopenzusammen-
setzung, "trorde das sogenannte nulldimensionale l10dell von A. Jausen und
K. ott 131 benutzt, bei dem angenommen \rird, daß zur Erhaltung der Kriti-
kalität ein ständiger Brennstoff't-rechsel stattfindet. Falls die Konversions-
rate des Cores kleiner als 1 ist, enthält der zugefügte Brennstoff außer U238
noch einen Teil des im Blanket erbrüteten Pu239. Dieses Hode!.l ist sicher-
lich nur näherungst,reise gültig. erscheint jedoch für unsere ZvTecke aus-
reichend, um. getrisse Tendenzen aufzuzeigen; die hier berechneten Pu..,-Werte
für eine gemeinsame Aufbereitung der Core- und Blanket-Brennelemente sind
aus diesem Grunde nicht als exakte l\ngabEOn' sondern nur als Richtwerte auf-
zufassen. Der untersuchte Reaktor ist dem Karlsru.h.er Entvrurf eines da.m.pfge-
kühlten sclmellen Brutrea....ktors (D1) 141 sehr ähnlich. Folgende Gruppensätze
lrurden benutzt: 1. der russische AJ3F-Satz von 1.1. Bondarenko et al. 151,
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2. eine modifizierte Version des in 161 beschriebenen KF'K-SIJEAK-Satzes,
vTobei die hier uesentliche Modifikation in einer Herabsetzung der U238-
Ein:fangquerschnitte bestand (E20Prffi), 3. dieser modifizierte KFK-S!1EA.TC-
Satz aber unter Benutz1.mg höherer Einfangquerschnitte für Pu239 aufgrund
,
der neuen a..Werte. Die alten und neuen a-Herte im interessierenden Energie-
gebiet sind in Tabelle 1 angegeben ..
Tabelle 1: Alte und neue a-"Terte
Energie-
bereich 0,215-0,465 0,465-1,0 1,0-2,15 2,15-4,65 4,65-10 10-21,5 21,5-46,5
.Jk;eVI
-
alter 0,691 0,640 0,592 0,538 0,488 0,421 0,321a-Hert I
neuer 0,691 0,946 0,990 0,979 0,881 0,645 0,321a-Hert
Mit diesendr-ei Gruppensätzenberechneten _'wil' mit Hilfe _ein-el' nulldimensio-o
nalen Multigruppen-Rechn1.mg die effektiven mikroskopischen Eingruppenquer-
schnitte, d.h. gemittelt über das zugehörige neutronenspektrum, die kriti-
sche A.l1reicher1.mg und die Konversionsrate s01ne einige andere nukleare Kenn-
größen des Cores "Dabei benutzten wir die bereits in der D1-Studie 141 ver-
1Tendete PUoo-Zusammensetzung (siehe Tabelle 2). Aus diesen Eingruppenquer-
sci'..nitten der Brennstoffisotope und einigen zusätzlichen Angaben über das
Blanket berechneten vTir in dem erw'ähnten nulldimensionalen rIodelI 131 die
neuen PUoo-Zusmrrmensetzungen.. Dabei erhielten wir die in Tabelle 2 angegebenen
Werte.
Tabelle 2: ?lutonium-G-leichge1V'ichtszusammensetzung
I Pu239 Pu240 Pu241 pu242
Alte Zusammensetz1.mg (D1) 0,74 0,227 0,023 0,01
GruJ.?pensatz 1 (ABU) 0,7055 0,2339 0:0461 0,0145
Gruppensatz 2 (altes a) 0,7186 0,2236 0,043 0,0148
Gruppensatz 3 (neues a) 0,6451 0,2794 0,0547 0,0208
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111. Einfluß auf nukleare Kenngrößen
'Vlir berechneten nun einige nukleare Kenngrößen des Cores erneut, wobei wir
das dem betreffenden Gruppensatz entsprechende Puex,-Gemisch verwendeten. Da-
bei ergaben sich die in Tabelle 3 enthaltenen Ergebnisse.
Tabelle 3: Nukleare Kenngrößen eines dampfgekühlten schnellen Brutreaktors
mit und ohne Berücksichtigung der PUoo-Zusammensetzung.
Gruppensatz PUoo Anrei- Pu-Einsatz Konver- dl';/k -Tdk/a:r ßk LikF
eIterung Brennstoff- sionsrate dp!p bei '''L
Einsatz d. Cores 9000 K
1 (ABH) alt 0,10648 0,13955 0,97736 -0,01747 0,017132 +0,03674 -0,04296
2 (altes CI) alt 0,12011 0,15742 0,98410 -0,02520 0,017128 +0,04257 -0,07253
3
,
CI) alt 0,12432 0,16294 0,89117 -0,02826 0,015367 +0,05174 -0,07122~neues
-
1 (ABU) neu 1 0,10408 0,13847 0,98900 -0,01516 0,017590 +0,03330 -0,03997
2 (altes CI) neu 2 0,11711 0,15375 0,98946 -0,02222 0,017702 +0,03863 -0,06498
I~- -(nenes
-a-)tneu -3~ O1l1-1809\e,-1€i8'f5- - - -1-0-§l~~9-?- -- --0,02532-1-0,-016345- +0,-041-35 --0-- A8A'1-1~1I i ' ..,..,-- - ,- -, . I
In Tabelle 3 bedeuten:
Anreicher1.mg: das Teilchenzahlverhältnis von spaltbaren Isotopen (Pu239, pu241)
zu allen Brennstoffisotopen (Pu239, Pu240, Pu241, Pu242, U238);
Pu-Einsatz/Brennstoff'-Einsatz: das Teilchenzahlverhältnis aller Pu-Isotope
(chemisches Plutonium) zu allen Brennstoffisotopen; ,
Konversionsrate des Cores: Anza..l-J.l der neu entstehenden zu Anzahl der ver-
brauchten Spaltstoffisotope im Core;
(dk/k)/(dp/p) =reduzierter Kühlmitteldichtekoeffizient der Kritikalität im
Normalbetrieb;
-Tdk/dT = Doppler-Konstante bei 900~
ßkL =keff (P=O~ - keff(P1\T) = Küb.~ittelverlustreaktivität (p~J = KÜc~lmittel­dJ.chte J.m IformalbetrJ.eb;
ßkp = kefi p=lg/cm3 ) - keff(Pr:r) = Flutreaktivität.
Aus Tabelle 3 ist zu ersehen, daß bei Berücksichtigung der entsprechenden
Puoo-Zusammensetz1.mg, die neuen CI-'t"lerte auf' die Anreicherung des spaltbaren
J1iaterials praktisch keinen Einflu.ß haben; gegenüber den Herten mit der alten
Puoo-Zusammensetzung ist sogar eine geringfügige Verlüeinerung der Anreiche-
rung festzustellen. Das sogenannte Rating, die thermische Leistung pro kg
Spaltstof'f, lJird daher auch kaum verändert. Dagegen wird vTegen des höheren
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pu240-AhteilS in PUoo der Einsatz an chemischem Plutonium als Folge <let
neuen a...'t'lerte et}T,as größer.
' .. , - ,
Die neuen:l höheren a-Herte für Pu239 füb.!'en zu einer Erhöhting der Einfang'"
und Absorptionsrate in Pu239. Zur Erhaltung der Kritikalität muß die Anrei-
cherung herauf'gesetzt -vrerden. Dies f'ü.hrt, ZUSaI'lID.en mit <Jer erhöhten Ab-
sorptionsrate in Pu239, zu einer starken Herabsetzung der Konversionsrate,
"renn die Plutoniumzusarnmensetzung nicht verändert wird.
Tabelle 3 zeigt vor allem, daß die Reduktion der Konversionsrate Cl.es Cores
durch den Einflu.ß der neuen a-VTerte beträchtlich kleiner ist als in den
hisher üblichen Rechnungen. Dies ist darauf' zurückzuführen, da..(j bei einer
konsistenten Behandlu.."lg des Problems als ein Begleitef'f'ekt der neuen Pu239
a-Werte die entsprechenden PUoo-Zusammensetzvngen geändert werden müssen.
- - - --_....._--------_._-----_._-- - - ----------- -------------- - - - ---------------------------
Dasselbe gilt für den nach dem englischen Vorschlag berechneten BrutgevTinn,
nach dem den einzelnen Plutonium-Isotopen verschiedene Gewichte zugeteilt
werden 171; Pu239: 1,O; Pu240:0,15; Pu241:1,5; Pu242:0,15. Die durch die
Berücksichtigung der zugehörigen Pu -Zusammensetzung erzielte Verbesserung
00
._g.~!"12:t't.1t!"§.~~~~~_t__ye.!"gle~~l1'l?§:r-l11~~ P-~~J~LjJtL 'l?~91:>§~}1.i~t ~!l_:EJ:'J:l§1l~~!_~!~___~ _
dadurch zustande kam, daß anstelle der Pu-Zusammensetzung,die sich bei einer
gemeinsamen Aufbereitung der Core- und Blanket~Brennelel!lenteergibt., die-
jenige aus einer getrennten Aufbereitung vervrendet vlurde.
Die Erklärung der Plutoniumzusaxnmensetzung auf' die in Tabelle 3 auf'gef'ührten
Größen ist bereits in 181 skizziert. Die für das Verhalten der ßllu'eicherung
und der Konversionsrate maßgeblichen Gründe sind: a) reakti vitätsmäßig ist
Pu240 uesentlich besser als U238 und Pu241 besser als Pu239; daller kann beim
Übergang zu Plutonium mit größerem Gehalt an höheren Isotopen die l1.nreicherung
herabgesetzt verden; b) der ef'f'el:tive Einf'angquerschnitt von Pu240 ist e!'heb-
lieh größer als derjenige von U238; dies trägt neben der reduzierten P.nrei-
cherung dazu bei, daß die Konversionsrate steigt, ;renn man die zugehörige
Puoo-Zusammensetzung berüc.1tsichtigt, deren ß.nteil an höheren Isotopen gegen-
über der alten Zusammensetz~"lgbeträchtlich gewachsen ist.
Wie in 181 vrurden auc.'l1 hier einige 'treitere nulüeare Kenngrößen untersucht,
die für die Sicherheit und das Stabilitätsverhalten des Reaktors wichtig
sind. Für den Betrag des reduzierten K~~lmitteldichtekoef'fizientender Kri-
tikalität ergibt sich z"rar bei Berücksichtigung der zugehörigen Puoo-Zusammen-
setzung ein etvas kleinerer, d.h. günstigerer \:Jert als mit Cl.er alten PUoo-
Zusammensetzung (dies dürf'te in erster Linie ~mf' die relativ starke Zunahme
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des pu241-Anteils in PUoo zurückzuführen sein 191); der Unterschied zwischen
den 'Herten mit alten und neuen Pu239-a-Daten bleibt jedoch davon nahezu un-
beeinflu.l3t. Die DODPlerkonstante vrird erwartungsgemäß eti-ras günstiger, wenn
man die zugehörige Puoo-Zusammensetzung berücksichtigt; dabei vrird auch der
Unterschied ~Tischen den Werten mit alten und neuen Pu239-a-Daten etwas
kleiner. Für die Kühlmittelverlustreaktivität &L gilt das Analoge wie für
den reduzierten Kii""J.lmitteldichtekoeffizienten. Die Flutreaktivität zeigt
kein einheitliches Verhalten bei Berücksichtigmlg der zugehörigen Pu..,-Zu-
sammensetzung, für die alten Pu239~a-Daten erhält man einen dem Betrag
nach kleineren Wert (pu241-Einfluß), für die neuen Pu239-~-Daten dagegen
einen dem Betrag nach größeren "Hert, da der Pu240-Einflu.13 (leV-Resonanz)
den Pu241-Einfluß überwiegt. ~'!ie bereits in 181 ausgefü..l:l.rt, ist jedoch
die Berechnung von &F aus mehreren Gründen mit erheblichen Unsicherheiten
behaftet.-
IV. Schlußbemerkung
Bezüglich der Stabilitäts- und Sicherheitskenngrößen kann man generell
___.__.:f~§.t§i;e_I:J..El!l., .. <lJl.ß.. __cli~__n~ue.:n_ I'u239."!..ct..natenungüns.tigel':nderungenherv.or-
rufen, daß diese Tendenz jedoch bei Berücksichtigung der zugehörigen
PlloG-Zusammensetzungen meist nicht mehr ganz so ausgeprägt ist. Insbesondere
ist der Unterschied zvTischen den mit den alten ~-Daten und der alten Pu",,-
Zusammensetzung berechneten Werten und den mit den neuen ~-Daten und der
zugehörigen neuen PU",,-Zusammensetzung berechneten Ferten relativ gering.
Die vorJiegende Jlxbeit zeigt vor allem, daß der durch die neuen Pu239-
~-Daten verursachte Rückgang des Brutpotentials schneller Reaktoren in
den biSherigen Diskussionen überschätzt wurde. Bei einer konsistenten
Behandlung des Gesamtproblems, d.h. unter Berücksichtigung der zugehöri-
gen Puoo-Zusammensetzung, beträgt der enTähnte Rückgang nur 60% seines ur-
sprünglichen Hertes. Darüber hinaus herrscht allgemein der Eindruck 1101,
111 I, 1121, 1131, daß die in Tabelle 1 angegebenen neuen ~-Herte oberhalb
3 keV vermutlich zu groß sind. Aus diesem Grunde darf man ertrarten, daß
die Berücksichtigung neuer ~-Daten für Pu239 im Energiebereich zvrischen
etvTa 0,5-20 keV für die schnellen Reaktoren bei konsistenter Beha..'l'ldlung
des Problems keinen so starken Rückgang des Brutpotentials mit sich brin-
gen "tn.rd, vTie bisher meist angenommen "trorde. Der in der unteren Hälfte
von Tabelle 3 angegebene Rückgang der Konversionsrate des Cores von etva
0~06 kann daher für den untersuchten ReaktoTtyp als eine obere Grenze für
die Verschlechterung dieser Größe durch die Berücksichtigung neuer ~-~!erte
von Pu239 angesehen werden.
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Die vorliegenden Untersuchlmgen betreffen nur das Langzeit..Brutpotential
einer isolierten Generation Schneller Brutrea1.'"toren mit Da.mpfk.ühlung~ Bei
Natrium- tmd Gaskühlting 1111rden etvTa die gleichen Aus,nrl1;;ungen der Ände"
rungen der a-Daten von Pu239 auf die Konversionsrate festgestellt t wie sie
in der oberen Hälfte von Tabelle 3 (ohne BerücksiChtigung der Veränderung
von PUoc,) für DampfküJ:ilUIig angegebeh sind 1141. Daher ist zu ervTarteni
daß auch bei einer gemeinsamen AUfbereitung der Brennelemente a.us diesen
Schnellen Br'l.Itreaktoren der ermittelte Rückgang für die dampfgekühlte
Version nahezu unverändert bleiben 'tlird.
Untersucht man die Ausvr1rkungen der geänderten a.-Daten von Pu239 auf das
Kurzzeit-Brutverha.lten des Reaktors vTährend der Anfahrphase des Reaktor-
betriebs. so muß man von dem Einfluß der durch die geänderten a-Daten
hedingi;ßn, langzßitigen Veränderung der caeichgeldehtsplutonium...lsCltopen... -
zusammensetzung (~) absehen (dies entspricht der oberen Hälfte von Ta-
belle 3). Für das Anfahr- oder Kurzzeit-Brutverhalten hat dE:mnach die Än-
derung der Pu239-a-Daten eine größere Bedeutung als fÜr das Langzeit-Brut-
potential.
Herrn D. Thiem und Herrn K. Vagner danke ich für ihre Unterstützung bei
der numerischen Behandlung des Problems.
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